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Bescheinigung 



Die BASF Aktiengesellschaft in Ludwigshafen/Deutschland hat eine Patentanmeldung unter 
der Bezeichnung 




"Reaktormodul mit einem Kontaktrohrbundel" 



am 15. Dezember 1998 beim Deutschen Patent- und Markenamt eingereicht. 



Die angehefteten Stucke sind eine richtige und genaue Wiedergabe der ursprung- 
lichen Unterlagen dieser Patentanmeldung. 



Die Anmeldung hat im Deutschen Patent- und Markenamt vorlaufig die Symbole 
B 01 J, F 28 D und C 07 C der International Patentklassifikation erhalten. 



Munchen, den 11. Januar 2000 
Deutsches Patent- und Markenamt 
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Reaktormodul mit einem Kontaktrohrbundel 



10 

Die Erfindung betrifft ein Reaktormodul mit einem Kontaktrohrbundel, einen 
Reaktor, aufgebaut aus zwei oder mehreren aneinandergereihten Reaktormodulen 
sowie eine Verwendung eines Reaktormoduls oder eines Reaktors zur 
Durchfiihrung von Oxidationsreaktionen. 
15 

Die ubliche Bauart gattungsgemafier Reaktoren besteht aus einem, in der Regel 
zylinderformigen Behalter, in dem ein Biindel, d.h. eine Vielzahl von 
Kontaktrohren in tiblicherweise vertikaler Anordnung untergebracht ist. Diese 
Kontaktrohre, die gegebenenfalls getragerte Katalysatoren enthalten konnen, sind 

20 mit ihren Enden in Rohrboden abdichtend befestigt und munden in jeweils eine 
am oberen bzw. am unteren Ende mit dem Behalter verbundene Haube. Uber 
diese Hauben wird das die Kontaktrohre durchstromende Reaktionsgemisch zu- 
bzw. abgefuhrt. Durch den die Kontaktrohre umgebenden Raum wird em 
Warmetauschmittelkreislauf geleitet, urn die Warmebilanz, insbesondere bei 

25 Reaktionen mit starker Warmetonung, auszugleichen. 

Aus wirtschaftlichen Griinden werden Reaktoren mit einer moglichst groBen Zahl 
von Kontaktrohren eingesetzt, wobei die Zahl der untergebrachten Kontaktrohre 
haufig im Bereich von 10000 bis 40000 liegt (vgl. DE-A-44 3 1 949). 

30 

Damit ist eine technische Obergrenze des Reaktordurchmessers und somit der 
Rohranzahl hinsichtlich Fertigung, Transport, Montage und Reaktionstechnik, 




insbesondere Gleichverteilung des Kiihlmittels, erreicht. Da das in der Regel 
gasformige Reaktionsgemisch iiblicherweise unter Druck steht, haben sich fiir die 
den Gasraum begrenzenden Hauben am unteren und insbesondere oberen Ende 
des Behalters halbrunde Formen durchgesetzt. Fiir diese Haubenformen ist ein 
5 zylindrischer Aufbau des Reaktors Voraussetzung. 

Die zylindrische Reaktorgeometrie bringt den Nachteil mit sich, daB insbesondere 
bei dem technologisch besonders vorteilhaften Querstrom des Warmetauschmit- 
tels zu den Kontaktrohren von einem Bereich auBerhalb der Kontaktrohre zum 
10 kontaktrohrfreien Innenraum des Reaktors es die radial nach innen stark abneh- 
mende Querschnittsflache nicht erlaubt, den vollen Kuhlmittelstrom bis ins Innere 
des Kontaktrohrbundels zu fiihren. Vielmehr muB iiber Bohrungen in den 
Umlenkplatten Ktihlmittel axial abgefuhrt werden, urn den Druckverlust und 
somit die Pumpenleistung in akzeptablen Grenzen zu halten. 

15 

Demgegeniiber ist es Aufgabe der Erfindung, einen konstanten Warmetauschmit- 
telstrom iiber den Reaktorquerschnitt zu ermoglichen. 

In einer Ausgestaltung ist es Aufgabe der Erfindung, einen Reaktor zur Verfiigung 
20 zu stellen, dessen Kapazitat an die Anforderungen des Einzelfalls angepaBt 
werden kann. 

Die Losung geht aus von einem Reaktormodul mit einem Kontaktrohrbiindel, durch 
dessen die Kontaktrohre umgebenden Raum ein Warmetaixschmittelkreislauf geleitet 

25 wird mit Zu- bzw. Abfuhrleitungen an beiden Enden des Reaktormoduls mit 
Manteloffiiungen fur die Zu- bzw. Abfiihrung eines Warmetauschmittels im 
Querstrom zu den Kontaktrohren mittels einer oder mehrerer Pumpen, 
gegebenenfalls unter Uberleitung des Warmetauschmittels oder eines Teilstroms des 
Warmetauschmittels iiber einen oder mehrere auBenliegende Warmetauscher, wobei 

30 das Warmetauschmittel der unteren Leitung zugefuhrt und iiber die obere Leitung 
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zur (zu den) Pumpe(n) zuriickgefiihrt wird. Die Losung ist dann dadurch 
gekennzeichnet, daB das Reaktormodul einen rechteckigen Querschnitt aufweist. 

Es wurde gefunden, daB einen unter Druck stehenden Gasraum begrenzende Hauben 
5 auch in halbzylindrischer Geometrie ausgebildet werden konnen, wie sie zur 
beidseitigen Begrenzung eines Behalters mit rechteckigem Querschnitt notwendig 
ist. 

In bevorzugter Weise sind im Reaktorraum an zwei gegeniiberliegenden, zu den 
10 Kontaktrohren parallelen Reaktorseitenflachen kontaktrohrfreie Raume angeordnet, 
die sich bevorzugt iiber die gesamte Reaktorhohe erstrecken, sowie eine oder 
mehrere Umlenkplatten, die in den kontaktrohrfreien Raumen alternierend 
Durchschnittsquerschnitte freilassen. Durch diese Ausgestaltung kann der 
Warmetauschmittelstrom gleichmaBig, in gewunschter Weise, urn die Kontaktrohre 
15 gefuhrt werden. 



Die kontaktrohrfreien Raume sind bevorzugt an den beiden breiten Reaktorseitenfla- 
chen angeordnet. 

20 Bezuglich der relativen Abmessungen von Lange zur Breite des Reaktormoduls ist 
ein Verhaltnis von 1:1 bis 10:1 vorteilhaft, bevorzugt von 3:1 bis 6:1, besonders 
bevorzugt von 5:1. Fur die Reaktorhohe sind relative Werte von 1,5 m bis 7 m 
bevorzugt. 

25 Bevorzugt ist eine ungerade Anzahl von Umlenkplatten vorgesehen; dadurch erfolgt 
die Zu- und Abfiihrung des Warmetauschmittels auf der selben Seite des 
Reaktormoduls. Besonders bevorzugt sind 1, 3 oder 5 Umlenkplatten vorgesehen. 

Vorteilhaft ist es, die Pumpe(n) sowie gegebenenfalls den(die) auBenliegende(n) 
30 Warmetauscher auf derselben, bevorzugt breiten, Seite des Reaktormoduls 
anzuordnen. Damit wird eine besonders raumsparende Anordnung erreicht. 
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Durch den jeweiligen Reaktionsverlauf konnen unterschiedliche Warmeprofile 
gefordert sein; eine Anpassung an die Anforderungen des Einzelfalls ist dadurch 
moglich, daB der Warmetauschmittelstrom mittels einem oder mehreren Bypassen 
durch die Umlenkplatten in deren rohrfreien Bereichen, mit festen oder regelbaren 
5 Durchtrittsoffiiungen, angepaBt wird. 

Eine besonders bevorzugte Ausflihrungsvariante ist ein Reaktormodul mit Zwi- 
schenwanden in den Zu- und Abflihrleitungen, die in der Zufuhrleitung jeweils eine 
untere auBere Vorkammer und eine untere innere Vorkammer sowie in der Abfuhr- 

10 leitung eine obere SuBere Vorkammer und eine obere innere Vorkammer ausbilden. 
Das Warmetauschmittel wird der unteren auBeren Vorkammer, uber einen Bereich 
zwischen Zuleitung und Abfuhrleitung der oberen inneren Vorkammer, iiber deren 
ManteloflBiung dem die Kontaktrohre umgebenden Reaktorraum, anschlieBend iiber 
eine Manteloflhung der unteren inneren Vorkammer, uber den Bereich zwischen Zu- 

15 und Abfuhrleitung der oberen auBeren Vorkammer und schlieBlich uber die Abfuhr- 
leitung zur (zu den) Pumpe(n) zuriickgefiihrt. Dadurch wird, ohne Veranderung der 
iiblichen Pumpenanordnung, die besonders gunstige Gleichstromflihrung von War- 
metauschmittel und Reaktionsgemisch ermoglicht. 

20 Eine Anpassung an das jeweils geforderte Temperaturprofil kann im Falle von 
Reaktoren mit Gleichstromfahrweise durch eine an der dem kontaktrohrfreien Raum 
zugeordneten breiten Reaktorseite anliegenden AuBenkammer mit Offiiungen zu 
dem das Kontaktrohrbiindel umgebenden Reaktorraum sowie mit festen oder 
regelbaren DurchtrittsoflBiungen fur das Warmetauschmittel in der AuBenkammer 

25 erreicht werden. 

Eine besonders vorteilhafte Ausftihrungsform sieht eine Rohrteilung vor, wonach 
die Kontaktrohre des Kontaktrohrbiindels in gegeneinander versetzten Reihen 
angeordnet sind, wobei das Verhaltnis des Rohrabstands s q quer zur Anstromrichtung 
30 durch das Warmetauschmittel zum Rohrabstand S\ langs zur Anstromrichtung durch 
das Warmetauschmittel vorzugsweise groBer oder gleich als 2 • V3, besonders 
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bevorzugt gleich 2 • S . Eine derartige Rohranordnung setzt dem anstromenden 
Warmetauschmittel einen geringeren Widerstand entgegen; entsprechend ist der 
Druckverlust bei gleichzeitig hoherer Warmeubergangszahl geringer. 

5 Gegenstand der Erfindung ist auch ein Reaktor, der aus zwei oder mehreren, in 
Richtung der Kontaktrohrlangsachsen, an den schmalen Seitenflachen, aneinander 
gereihten Reaktormodulen aufgebaut ist. Derartige Reaktoren kennzeichnen sich 
durch eine flexible Kapazitat, die an die konkreten Anforderungen angepaBt werden 
konnen. Durch Aneinanderreihen an den schmalen Seitenflachen der Reaktormodule 

10 konnen die den Gasraum abschlieBenden halbzylindrischen Hauben eine deren 
ebenen Seitenflachen, die entsprechend mit Durchtrittsoffimngen versehen werden, 
verlangert werden. Eine Obergrenze fur die Kapazitat von Reaktoren ist damit 
aufgehoben. 

15 Das erfindungsgemafle Reaktormodul oder der erfindungsgemaBe Reaktor sind 
besonders zur Durchfiihrung von Oxidationsreaktoren, insbesondere zur Herstellung 
von Phthalsaureanhydrid, Malleinsaureanhydrid, Glyoxal, (Meth)acrolein oder 
(Meth)acrylsaure geeignet. 

20 Die Erfindung wird im folgenden anhand von Ausfiihrungsbeispielen und einer 
Zeichnung naher erlautert. Es zeigen im einzelnen: 



Figur 1 



eine schematische Darstellung eines Reaktormoduls gemaB 
der Erfindung, 



25 



Figur 2 



einen Langsschnitt durch ein Reaktormodul gemaB der Er- 
findung, 



30 



Figur 3 



einen Langsschnitt durch eine bevorzugte Ausfuhrungsform 
eines erfindungsgemaBen Reaktormoduls, 



O.Z. 0050/49633 



-6- 



Figur4 einen Langsschnitt durch eine weitere bevorzugte 
Ausflihrungsfomi eines erfindungsgemaBen Reaktormoduls, 

Figur 5 eine bevorzugte Anordnung der Kontaktrohre und 

5 

Figur 6 einen beispielhaft aus drei Reaktormodulen aufgebauten 
Reaktor. 

Figur 1 zeigt ein Reaktormodul 1 mit rechteckigem Querschnitt mit einem vertikalen 
10 Kontaktrohrbiindel 2, mit Zufuhrleitung 3 und Abflihrleitung 4 fur das 
Warmetauschmittel sowie mit Manteloffhungen 5, 6 zum Reaktormodul 1. An den 
einander gegeniiber liegenden breiten Seitenflachen des Reaktormoduls sind 
kontaktrohrfreie Raume 7, 8 zum Verteilen bzw. Sammeln des Warmetauschmittels 
vorgesehen. Die Umlenkplatten 9 bewirken eine maanderformige Fiihrung des 
15 Warmetauschmittels. Das Gas oder Gasgemisch G wird in den Gas-Eintrittsraum 21 
eingeleitet, durchstromt die Kontaktrohre 2 und wird anschlieBend iiber den Gas- 
Austrittssammler 22 abgeleitet. Pumpen P und Warmetauscher W sind auf der selben 
breiten Seite des Reaktormoduls 1 angeordnet. 

20 In der in Figur 2 im Langsschnitt dargestellten besonderen Ausfuhrungsform sind 
zusatzlich in den Umlenkplatten 9, in deren kontaktrohrfreien Bereichen, Bypasse 
fur den Warmetauschmittelstrom dargestellt, die regelbare Durchtrittsofiftiungen 10 
oder feste Durchtrittsofihungen 1 1 fur das Warmetauschmittel freigeben. 

25 Figur 3 zeigt einen Langsschnitt durch eine bevorzugte Ausfuhrungsvariante, mit 
Gleichstromfuhrung von Warmetauschmittel und Gasgemisch G Dazu sind mittels 
Zwischenwanden 12 in der Zu- und Abflihrleitung 3, 4 jeweils eine untere auBere 
Vorkammer 13, eine untere innere Vorkammer 14 sowie eine obere auBere 
Vorkammer 15 und eine obere innere Vorkammer 16 ausgebildet. Das Warme- 

30 tauschmittel wird danach aus der Zuleitung 3 in die untere auBere Vorkammer 13, 
iiber einen Bereich zwischen Zu- und Ableitung 3, 4 der oberen inneren Vorkammer 
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16, ttber die Manteloflhung 5 dem die Kontaktrohre umgebenden Raum zugefiihrt 
und anschlieBend tiber die Manteloffhung 6, die untere innere Votkammer 14, einen 
Bereich zwischen Zu- und Ableitung 3, 4 und die obere auBere Vorkammer 15 zur 
(zu den) Pumpe(n) abgefuhrt. Bevorzugt kann an den geteilten Vorkammem 13 bis 
16 gegenttberliegenden breiten ReaktorauBenseite eine AuBenkammer 17 angeordnet 
sein, mit Offiiungen 18, 19 zum Reaktormodul, bzw. zum kontaktrohrfreien Raum 8. 
t)ber die AuBenkammer 17 kann ein Teil des Warmetauschmittelstroms kurzge- 
schlossen" werden, wobei der Warmetauschmitteistrom uber feste oder regelbare 
Durchtrittsoffhungen 20 eingestellt werden kann. 

In der in Figur 4 im Langsschnitt dargestellten besonderen Ausfiihrungsvariante sind 
an der(den) Pumpe(n) gegenuber liegenden breiten Seite des Reaktormoduls 1 ein 
Oder mehrere Warmetauscher W angeordnet, uber die TeilstrSme des 
Warmetauschmittels aus dem kontaktrohrfreien Raum 8 geleitet werden. 

Figur 5 zeigt einen Querschnitt durch ein Reaktormodul mit besonders gunstiger 
Rohranordnung. Danach sind die Rohre in gegeneinander versetzten Reihen 
angeordnet, wobei der Rohrabstand s q quer zur AnstrQmrichtung durch das 
Warmertauschmittel zum Rohrabstand s, lMngs zur Anstromrichtung durch das 
Warmedurchmittel zueinander im Verhaltnis 2 • S stehen. Entsprechend ist dann 
der Rohrabstand diagonal zur AnstrSmrichtung durch das Warmetauschmittel 
kleiner als der Rohrabstand s q . 

Figur 6 zeigt beispielhaft einen durch Aneinanderreihen von drei Reaktormodulen 1 
aufgebauten Reaktor. In platzsparender Weise sind alle Pumpen P und Warmetau- 
scher W auf der selben Seite der Reaktormodule angeordnet. 

Durch die Erfindung wird ein konstanter Warmetauschmitteistrom uber den Reak- 
torquerschnitt gewahrleistet. Dadurch wird eine gleichmaBige Warmeubergangszahl 
) zum die Kontaktrohre durchstromenden Reaktionsgemisch und somit eine vorteil- 
hafte Reaktionsfuhrung erreicht. 




Durch die erfindungsgemaBe Bauform wird der Druckverlust urn bis zur Halfte ge- 
genuber konventionellen Bauformen reduziert. Dadurch wird die Wirtschaftlichkeit 
verbessert, da niedrigere Pumpenleistungen bzw. hohere Warmetauschmittelum- 
walzmengen moglich sind. 

Eine weitere Reduzierung des Druckverlustes wird durch die besonders giinstige, 
versetzte Rohrteilung, mit engstem Querschnitt in der Diagonalen zur Anstromrich- 
tung durch das Warmetauschmittel, erreicht. 



10 



Ein weiterer Vorteil der erfindungsgemaBen Vorrichtung ist deren modularer Aufbau, 
das heiBt, daB Reaktoren mit beliebiger Kapazitat durch Aneinanderreihen einer 
entsprechenden Anzahl von Reaktormodulen zur Verfiigung gestellt werden konnen. 
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Patentanspruche 



1. Reaktormodul (1) mit einem Kontaktrohrbundel (2), durch dessen die 
Kontaktrohre umgebenden Raum ein Warmetauschmittelkreislauf geleitet wird 
mit Zu- bzw. Abftthrleitungen (3, 4) an beiden Enden des Reaktormoduls mit 
Manteloffiiungen (5,6) flir die Zu- bzw. Abffihrung eines Warmetauschmittels 
im Querstrom zu den Kontaktrohren mittels einer oder mehrerer Pumpen (P), 
gegebenenfalls unter Uberleitung des Warmetauschmittels oder eines 
Teilstroms des Warmetauschmittels fiber einen oder mehrere auflenliegende 
Warmetauscher (W) wobei das Warmetauschmittel der unteren Leitung (3) 
zugefUhrt und fiber die obere Leitung (4) zur (zu den) Pumpe(n) (P) 
zuruckgefuhrt wird, dadurch gekennzeichnet, daB das Reaktormodul (1) einen 
rechteckigen Querschnitt aufweist. 

2. Reaktormodul (1) nach Anspruch 1, gekennzeichnet durch im Reaktorraum an 
zwei gegentiberliegenden, zu den Kontaktrohren parallelen Reaktorseitenfla- 
chen angeordneten kontakirohrfreien Raumen (7,8), die sich bevorzugt fiber die 
gesamte Reaktorhohe erstrecken, sowie durch eine oder mehrere 
Umlenkplatten (9), die in den Raumen (7,8) alternierend Durchtrittsquerschnitte 
freilassen. 

3. Reaktormodul nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB die 
kontaktrohrfreien Raume (7, 8) an den beiden breiten Reaktorseitenfiachen 
angeordnet sind. 
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4. Reaktormodul (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 3, gekennzeichnet durch ein 
Verhaltnis von Lange zu Breite von 1:1 bis 10:1, bevorzugt von 3:1 bis 6:1, 
besonders bevorzugt von 5:1. 

5 5. Reaktormodul (1) nach einem der Anspriiche 2 bis 4, gekennzeichnet durch 
eine ungerade Anzahl von Umlenkplatten (9), bevorzugt 1, 3 oder 5 
Umlenkplatten (9). 

6. Reaktormodul (1) nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daB die Pumpe(n) 
1 0 sowie gegebenenfalls der (die) auBenliegende(n) Warmetauscher auf derselben, 

bevorzugt breiten, Seite des Reaktormoduls (1) angeordnet sind. 

7. Reaktormodul (1) nach einem der Anspriiche 2 bis 6, gekennzeichnet durch 
einen oder mehrere Bypasse mit festen (11) oder regelbaren (10) 

15 Durchtrittsoffiiungen, durch die Umlenkplatten (9), in deren rohrfreien 

Bereichen. 



8. Reaktormodul (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, 
daB in den Zu- und Abfuhrleitungen (3, 4) Zwischenwande (12) vorgesehen sind, 

20 die in der Zufuhrleitung (3) jeweils eine untere auBere Vorkammer (13) und eine 

untere innere Vorkammer (14) sowie in der Abftthrleitung (4) eine obere auBere 
Vorkammer (15) und eine obere innere Vorkammer (16) ausbilden, und daB das 
Warmetauschmittel der unteren aufieren Vorkammer (13), Uber einen Bereich 
zwischen Zuleitung (3) und Abfiihrleitung (4) der oberen inneren Vorkammer 

25 (16), Uber deren Manteloffiiung (6) dem die Kontaktrohre (2) umgebenden 

Reaktorraum, anschlieBend uber die Manteloffiiung (5) der unteren inneren 
Vorkammer (14), uber den Bereich zwischen Zu- und Abfuhrleitung (3, 4) der 
oberen auBeren Vorkammer (15) und schlieBlich Uber die Abfuhrleitung (4) zur 
(zu den) Pumpe(n) zuriickgefiihrt wird. 



30 
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9. Reaktormodul (1) nach Anspruch 8, gekennzeichnet durch eine an der dem 
kontaktrohrfreien Raum (8) zugeordneten breiten Reaktorseite anliegenden 
AuBenkammer (17) mit Offiiungen (18, 19) zu dem das Kontaktrohibiindel (2) 
umgebenden Reaktorraum sowie mit festen oder regelbaren 

5 Durchtrittsoffiiungen (20) fur das Wannetauschmittel in der AuBenkammer 

(17). 

10. Reaktormodul (1) nach einem der Anspruche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Kontaktrohre des Kontaktrohrbiindels (2) in gegeneinander versetzten 

10 Reihen angeordnet sind, wobei das Verhaltnis des Rohrabstands s q quer zur 

Anstromrichtung durch das Warmetauschmittel zum Rohrabstand s\ langs zur 
Anstromrichtung durch das Warmetauschmittel vorzugsweise groBer oder 
gleich als 2 • V3 , besonders bevorzugt gleich 2 * a/3 ist. 



15 11. Reaktor, aufgebaut aus zwei oder mehreren, in Richtung der 
Kontaktrohrlangsachsen, an den schmalen Seitenflachen aneinandergereihten 
Reaktormodulen (1) nach einem der Anspruche 7 bis 10. 

12. Verwendung eines Reaktormoduls nach einem der Anspriiche 1 bis 10 oder 
20 eines Reaktors nach Anspruch 11 zur Durchfuhrung von Oxidationsreaktionen, 

insbesondere zur Herstellung von Phthalsaureanhydrid, Maleinsaureanhydrid, 
Glyoxal, (Meth)acrolein oder (Meth)acrylsaure. 
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Zusammenfassung 



Es wird ein Reaktormodul (1) mit einem Kontaktrohrbiindel (2) vorgeschlagen, 
10 durch dessen die Kontaktrohre umgebenden Raum ein Warmetauschmittelkreis- 
lauf geleitet wird mit Zu- bzw. Abfuhrleitungen (3, 4) an beiden Enden des Re- 
aktormoduls, wobei das Reaktormodul (1) einen rechteckigen Querschnitt auf- 
weist. Reaktormodule (1) konnen in beliebiger Anzahl aneinander gereiht und so- 
mit zu Reaktoren gewiinschter Kapazitat zusammengefligt werden. 



(Figur 1) 
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